4fc /jt^^ * :., cw 24 iviAR 2005 

(12) NACH DEM VERtSto UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM GEBIET DES 
PATENTWESENS (PCT) VEROFFENTLICHTE INTERNATIONALE ANMELDUNG 



(19) Weltorganisation fur geistiges Eigentum 
Internationales Biiro 

(43) Internationales Veroffentlichungsdatum (10) Internationale VeroffentKchungsnummer 

is. April 2004 (15.04.2004) PCT WO 2004/032255 A2 

(51) Internationale Paten tklassifikation 7 : H01L 41/107 Alexandre [RU/AT]; Hauptplatz 2, A-8530 Deutschlands- 

berg (AT). 

(21) Internationales Aktenzeichen: PCT/DE2003/003239 

(74) Anwalt: EPPING HERMANN FISCHER PATENTAN- 

(22) Internationales Anmeldedatum: Z^J^u^?^ ^ B ° X 

29. September 2003 (29.09.2003) 80007 Mumch (DE) - 




(25) Einreichungssprache: Deutsch 

(26) Veroffentlichungssprache: Deutsch 



(81) Bestimmungsstaaten (national): CN, JP, US. 

(84) Bestimmungsstaaten ( regional) : europai sches Patent (AT, 
BE, BG, CH, CY, CZ, DE, DK, EE, ES, FI, FR, GB, GR, 
HU, IE, IT, LU, MC, NL, PT, RO, SE, SI, SK, TR). 



(30) Angaben zur Prioritat: 

102 45 130.3 27. September 2002 (27.09.2002) DE V eroffentlicht: 

— ohne internationalen Recherchenbericht und erneut zu ver- 

(71) Anmelder (fur alle Bestimmungsstaaten mit Ausnahme bffentlichen nach Erhalt des Berichts 
von US): EPCOS AG [DE/DE]; St.-Martin-Str. 53, 81669 

MUnchen (DE). Zur ErkLarung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen Ab- 

kurzungen wird auf die Erkldrungen ("Guidance Notes on Co- 

(72) ErGnder ; und des and Abbreviations ") am Anfang jeder regularen A usgabe der 
(75) Erfinder/Anmelder (nur fur US): GLAZOUNOV, PCT-Gazette verwiesen. 



< 



J£j (54) Title: PIEZOELECTRIC TRANSFORMER PROVIDED WITH INTERNAL COPPER ELECTRODES 
(54) Bezeichnung: PIEZOELEKTRISCHER TRANSFORMATOR MIT CU-INNENELEKTRODEN 

(57) Abstract: The invention relates to a piezoelectric transformer comprising at least two ceramic elements and a copper-based 
£5 electrode which is arranged therebetween. The inventive ceramic elements are made of a compound containing Pb (Zr* Ti !_ x ) 0 3 + 
O y Pb (Mn l/3 Nb^ ) 0 3 . 

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft einen piezoelektrischen Transformator mit mindestens zwei Keramikelementen 
und einer zwischen den zwei Keramikelementen angeordneten kupferhaltigen Elektrode. Die Erfindung schlagt vor, die Keramike- 
lemente aus einer Pb(Zrx Til-x)03 + y Pb(Mnl/3 Nb2/3)03 enthaltenden Zusammensetzung zu wahlen. 
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Beschreibung 

Piezoelektrischer Trans format or mit Cu-Innenelektroden 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen mehrschichtigen pie- 
zoelektrischen Transf ormator , enthaltend einen Bleizirkonat- 
Titanat, Pb (Zr x Tii_ x ) O3 oder PZT, Keramikkorper und innenlie- 
gende Kupf erelektroden, und ferner ein Verfahren zur Herstel- 
lung eines solchen Transf ormator s . 

Piezoelektrische Transf ormatoren wurden im Jahr 1954 von Ro- 
sen et al. erfunden (US-Patent 2,830,274). Ihre prinzipielle 
Arbeitsweise besteht darin, zuerst ein elektrisches Eingangs- 
signal in mechanische Schwingungen des Transf ormatorkorpers 
umzuwandeln und anschlieSend die Energie der mechanischen 
Schwingungen in ein elektrisches Ausgangssignal zuruckzuwan- 
deln. Die zweifache Energieumwandlung passiert mittels des 
piezoelektrischen Effekts. Die Wirkung des Transf ormator s, 
d.h. der Spannungsanstieg wird erreicht durch Benutzung von 
Eigenschaf ten des Keramikmaterials, wie des mechanische Qua- 
litatsf aktors Q m , der elektromechanische Koppelkoef f izienten 
ki j , und einer Struktur des Transf ormators wie des Elektro- 
denabstands in seinem primaren und sekundaren Teil . 

Seitdem wurde eine groSe Anzahl von technischen Veroffentli- 
chungen publiziert und in der ganzen Welt wurde eine hohe An- 
zahl von Patenten erteilt, welche folgende Ziele verfolgten: 
(i) neue Entwiirfe von piezoelektrischen Transf ormatoren, (ii) 
neue piezoelektrische Materialien fur die Anwendung in Trans- 
formatoren, und (iii) elektronische Schaltkreise, welche pie- 
zoelektrische Transf ormatoren enthalten. Insbesondere wurden 
mehrschichtige piezoelektrische Trans format or en entwickelt, 
bestehend aus piezoelektrischen Keramiken, welche mit innen- 
liegenden Metallelektroden gemeinsam gesintert sind, Der Vor- 
teil des Vielschichtentwurf s ist die Moglichkeit, das Span- 
nungsanstiegsverhaltnis durch Einstellung des Abstands zwi- 
schen den Innenelektroden in dem primaren oder sekundaren 
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Teil anzuheben. Somit kann bei einem vorgegebenen Spannungs- 
anstiegsverhaltnis die GroSe des Trans format or s durch Nutzung 
der Vielschichtstruktur reduziert werden. 

Dieses starke Interesse an piezoelektrischen Transf ormatoren 
kann erklart werden durch den Glauben, daS diese Komponenten 
elektromagnetische Transf ormatoren in vielen Anwendungen er- 
setzen konnen, zuerst dort, wo eine vergleichsweise geringe 
Leistung unter 20 W und eine geringe Grofie des Transf ormators 
erforderlich ist. Solche Anwendungen umfassen (i) Hinter- 
grundbeleuchtungs inverter fur Flussigkristallanzeigen in Lap- 
tops und kurzlich in "Hand-held-Organizers" , Video- und Foto- 
kameras, (ii) Vorschaltgerate fur f luoreszierende Lampen und 
(iii) Wechselstrom-Gleichstrom-Wandler fur Mobil telef one, 
Laptops und andere wiederauf ladbare handgehaltene Gerate . 

Es werden die folgenden Vorteile von piezoelektrischen Trans - 
f ormatoren gegenuber elektromagnetischen genannt : 

(i) hohe Leistungsdichte des piezoelektrischen Materials, 
welches den Aufbau eines kompakten Transf ormators mit kleine- 
ren Dimensionen ermoglicht, insbesondere einer kleineren Dik- 
ke als die der elektromagnetischen Transf ormatoren ; 

(ii) geringer Energieverlust und daher eine hohere Effizienz 
des Transf ormators . Anders als die elektromagnetischen Trans- 
formatoren enthalten die piezoelektrischen Transf ormatoren 
keine Verdrahtung im primaren und sekundaren Teil und sind 
daher frei von verdrahtungsbedingten Verlusten, wie Verluste 
durch Induktionsstrome und den Skineffekt in Metallen; 

(iii) hohere Zuverlassigkeit , welche zusammenhangt mit dem 
reduzierten Risiko eines Kurzschlusses zwischen dem primaren 
und dem sekundaren Teil aufgrund des Nichtvorhandenseins von 
Verdrahtungen ; 
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(iv) piezoelektrische Trans format oren erzeugen kein elektro- 
magnetisches Rauschen und storen daher keine angrenzenden 
Schaltungen, die empf indlich gegenuber magnet ischen Feldern 
sein konnen. 

Trotz der oben genannten technischen Vorteile von piezoelek- 
trischen Trans format oren haben die el ektromagnet ischen Trans- 
formatoren einen bezeichnenden Vorteil : niedrige Herstel- 
lungskosten aufgrund der Produktion groSer Stuckzahlen uber 
lange Zeiten, welche merklich geringer sind als die Herstel- 
lungskosten von mehrschichtigen piezoelektrischen Transforma- 
toren. Die vergleichsweise hohen Herstellungskosten der pie- 
zoelektrischen Transf ormatoren werden zu einem groSeren Teil 
bestimmt durch die Kosten fur teure Metallelektroden, welche 
typischerweise aus Platin oder aus einer Silber/Palladium- 
Legierung gefertigt sind. Solche teuren Metalle werden beno- 
tigt fur die Gemeinsamsinterung mit PZT-Keramiken bei hohen 
Temperaturen zwischen 1100 und 1200° C, welche erforderlich 
sind, urn dichte PZT-Keramiken mit guten Eigenschaf ten, wie 
hohe piezoelektrische Koppelkoef f izienten herzustellen. 

Urn die Gemeinsamsinterung keramischer Materialien mit Elek- 
troden aus billigen Metallen, wie Silber oder Kupfer zu er- 
moglichen, mufi die Sintertemperatur der Keramiken unter den 
Schmelzpunkt des Metalls, welcher fur Kupfer 1085° C und fur 
Silber 962° C betragt, gesenkt werden. Zusatzlich dazu, falls 
Kupferelektroden verwendet werden, muS das Sintern in einer 
Inertatmosphare stattfinden, um die Oxidation von Kupfer zu 
vermeiden. Gemeinsamsinterung von Keramiken mit Silberelek- 
troden kann in oxidierender Atmosphare (Luft) stattfinden. 

Zur Zeit kann auf die folgenden vier Verof f entlichungen Bezug 
genommen werden, welche die Gemeinsamsinterung piezoelektri- 
scher Keramiken mit Kupfer oder Silber behandeln. 

Es gibt zwei Verof f entlichungen, welche die Methode der Sin- 
terung von piezoelektrischen Keramiken bei 900° beschreiben, 
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insbesondere die Methode der Herstellung eines mehrschichti- 
gen piezoelektrischen Trans format or s mit innenliegenden Sil- 
berelektroden. In dem US-Patent 5,792,379 wird eine Sinterung 
bei 900° C erreicht durch Mischen einer PZT-Keramik mit einer 
speziell praparierten Glasfritte, die aus einer Kombination 
von B2O3, B1203, Cu und gleichartiger anderer Metalloxide, 
wie ZnO, BaO, etc. zusammengesetzt ist. 

In der anderen Patentanmeldung WO 2 0 012154 8 wird Sinterung 
bei 900° C erreicht durch Mischung von PZT-Keramiken mit ei- 
ner Kombination von Bi 2 0 3 und CdO, welche eine geringe 
Schmelztemperatur aufweist und daher die Verdichtung der PZT- 
Keramik unterstutzt. Es wurde beansprucht, daS der Vorteil 
der Verwendung von Bi203 und CdO anstelle von Glasfritte wa- 
re, dafi sowohl Bi als auch Cd in das Kristallgitter von PZT 
eingebaut werden konnen und daher keine unerwiinschten sekun- 
daren Phasen bilden sollten, welche fur die Eigenschaf ten der 
Keramik nachteilig sein konnen. In beiden Arbeiten wird eine 
dichte Keramik durch Sinterung bei 900° C erreicht. 

Jedoch hatten die in den beiden Patenten beschriebenen Kera- 
miken schlechte Eigenschaf ten, insbesondere vergleichsweise 
niedrige Werte der elektromechanischen Koppelkoef f izienten kp 
= 0,45 - 0,47, mechanische Qualitatsf aktoren Q m = 500 - 650 
und dielektrische Konstanten e 33 = 400 - 550. Die niedrigen 
Werte dieser Materialparameter konnen schlechte Charakteri- 
stiken der Trans format or en zur Folge haben, wie ein niedriges 
Spannungsanstiegsverhaltnis, niedrige Leistung und niedrige 
Effizienz. Solche schlechten Eigenschaf ten der Keramiken kon- 
nen die Folge von Sinterung von Keramiken bei niedrigen Tem- 
peraturen von 900° C sein. Besonders bei niedrigen Temperatu- 
ren konnte das Kornwachstum eingeschrankt sein und niedrige 
Dif fusionsraten konnten keine homogene Verteilung von Zirkon 
und Titan im Kristallgitter von PZT bereitstellen. 

Angesichts dessen mag Gemeinsamsinterung mit Kupf erelektroden 
als eine bessere technologische Moglichkeit fur die Herstel- 
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lung von mehrschichtigen piezoelektrischen Trans format or en 
mit hotter Leistung erscheinen, da hohere Sintertemperaturen 
von 1000° C anstelle von 900° C zu PZT-Keramiken mit besseren 
Eigenschaf ten fuhren sollten. 

Es kann Bezug genommen werden auf zwei Patentanmeldungen, 
welche die Gemeinsamsinterung von mehrschichtigen piezoelek- 
trischen Keramikbauteilen mit inneren Kupf erelektroden be- 
schreiben. Eine dieser, DE 19946834 -Al beschreibt einen mehr- 
schichtigen piezoelektrischen Aktor mit innenliegenden Kup- 
f erelektroden und ein Verfahren zur Herstellung desselben. Es 
ist beschrieben, daS es moglich ist, mehrschichtigen piezo- 
elektrische Aktoren mit innenliegenden Kupf erelektroden her- 
zustellen, jedoch werden keine spezifischen Details angege- 
ben, wie das zu erreichen sei. 

Eine andere Patentanmeldung, DE 10062672-A1 beschreibt mehr- 
schichtige piezoelektrische Komponenten mit innenliegenden 
Kupf erelektroden und das Verfahren zur Herstellung derselben. 
Zuerst beschreibt diese Anmeldung detailliert das Verfahren 
der Gemeinsamsinterung von piezoelektrischen Keramiken mit 
innenliegenden Kupf erelektroden, welches Komponenten von ho- 
her Dichte und hoher Leistung ergibt . Als zweites betrifft 
die Verof f entlichung mehrschichtige piezoelektrische Kompo- 
nenten im allgemeinen, welche auch Vielschichttransf ormatoren 
umfassen konnen. Das Verfahren zur Herstellung solcher Kompo- 
nenten ist fur mehrschichtige piezoelektrische Aktoren be- 
schrieben. 

Der Hauptunterschied zwischen piezoelektrischen Aktoren und 
piezoelektrischen Trans f ormatoren ist der, daS die erstge- 
nannten, insbesondere die Aktoren, die in DE 10062672 -Al be- 
schrieben sind, aus einer sogenannten "soft " -piezoelek- 
trischen Keramik gefertigt sind. "soft 11 -piezoelektrische Ke- 
ramiken werden erhalten durch Dotierung einer Grundzusammen- 
setzung Pb (Zr x Tii_ x ) °3 m ^ we nigen Mol-% von Donatorzusatzen, 
welche hochvalente Kationen sind wie Nd 3+ als Ersatz fur Pb 2+ 
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wie in der Patentanmeldung DE 10062672-A1 beschrieben. 
"Sof t" -piezoelektrische Keramik unterscheidet sich durch hohe 
Werte des piezoelektrischen Ladungskoef f izienten d±j und der 
dielektrischen Konstante e±±, jedoch gleichzeitig durch hohe 
dielektrische und mechanische Verluste, welche durch tan 5 
und den reziproken mechanischen Qualitatsf aktor l/Q m repra- 
sentiert werden. Hohe mechanische Verluste implizieren nied- 
rige mechanische Qualitatsf aktoren Q m . Insbesondere hat eine 
PZT-Keramik, welche mit Nd dotiert ist, ein tan 6 > 2 % und 
ein Q m = 50 - 70. Solche Werte sind fur die Anwendung in pie- 
zoelektrischen Transformatoren ungeeignet, weil solche Trans- 
formatoren eine niedrige Effizienz aufweisen werden. 

Piezoelektrische Transformatoren werden ublicherweise herge- 
stellt durch Verwendung von "hard" -piezoelektrischen Kerami- 
ken. "Hard" -Keramik wird erhalten durch Dotieren der Grundzu- 
sammensetzung Pb (Zr x Ti!_ x ) O3 mit wenigen Mol-% eines Akzep- 
torzusatzes, welcher ein niedervalentes Kation ist, so wie 
Mn 2+ , Fe 2 + , Ne 2 + , Zn 2+ # Mg 2 + , Li 1+ {als Ersatz fur Zr 4 + oder 
Ti 4+ } oder Ag 1+ (als Ersatz fur Pb 2 +) . "Hard" -PZT-Keramiken 
sind charakterisiert durch niedrige mechanische (Q m « 1000 - 
2000) und dielektrische (tan 6=0,3-0,4%) Verluste. 

Bis jetzt wurden alle bekannten Zusammensetzungen von "hard"- 
piezoelektrischen Keramiken entwickelt fur Keramiken, die in 
oxidierender Atmosphare (Luft) gesintert werden. Bis jetzt 
wurde nicht untersucht, wie die Eigenschaf ten von "Hard" -PZT- 
Keramiken, welche mit solchen Zusatzen dotiert sind, wahrend 
des Sinterns in Inertatmosphare geandert werden. Die Patent- 
anmeldung DE 10062672 -Al lehrt lediglich die Herstellung von 
"sof t" -piezoelektrischen Keramiken. Es ist moglich, daS Ge- 
meinsamsinterung in einer Inertatmosphare nachteilig fur die 
piezoelektrischen Eigenschaf ten von "Hard" -PZT-Keramiken ist, 
was moglicherweise die Keramiken ungeeignet fur Anwendungen 
in piezoelektrischen Transformatoren macht . 
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Die vorliegende Erfindung beschreibt mehrschichtige piezo- 
elektrische Transf ormatoren, welche hergestellt werden durch 
Geme ins amsi rite rung von "hard" -piezoelektrischen Keramiken mit 
innenliegenden Kupf erelektroden. Die Verwendung von Kupfere- 
lektroden muS die Herstellungskosten des Trans format or s we- 
sentlich reduzieren, was sie auf dem Markt konkurrenzf ahiger 
machen sollte. Dies sollte als hauptsachliche Verbesserung 
betrachtet werden verglichen mit Vielschichttransf ormatoren, 
welche mit Silber/Palladium oder innenliegenden Platinelek- 
troden gemeinsam gesintert werden. 

Die vorliegende Erfindung weist einen Vorteil gegeniiber einer 
Technologie, wo mehrschichtige piezoelektrische Transf ormato- 
ren mit innenliegenden Silberelektroden hergestellt werden, 
darin auf, daS hohere Temperaturen fur die Gemeinsamsinte- 
rung, namlich 10 00° C gegenuber 90 0° C in Keramiken mit ver- 
besserten Eigenschaf ten resultieren. Dies liegt daran, dafi 
hohere Temperaturen das Kornwachstum und eine homogenere Ver- 
teilung von Zirkon und Titan im Kristallgitter von PZT for- 
dern. 

Verglichen mit der existierenden Technologie von mehrschich- 
tigen piezoelektrischen Transf ormatoren besteht die Erfindung 
darin, date Kupf erelektroden mit "hard" -piezoelektrischen Ke- 
ramiken gemeinsam gesintert werden. 

Die Herstellungsmethode ausgehend vom Pulver bis zur Geme in - 
samsinterung der Keramiken mit Kupf erelektroden wurde von der 
Patentanmeldung von EPCOS, DE 10062672-A1 ubernommen. Vergli- 
chen mit dieser Arbeit weist die vorliegende Erfindung die 
Neuheit auf, daS sie "hard" -piezoelektrische Keramiken an- 
stelle der dort beschriebenen "Soft " -Keramiken verwendet . 

Mehrschichtige piezoelektrische Transf ormatoren mit innenlie- 
genden Kupf erelektroden wurden erfolgreich hergestellt. Die 
Transf ormatoren weisen verschiedene Entwurfe auf, die unter- 
schiedliche Formgebungen und unterschiedliche Elektrodenf or- 
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men enthalten. Bis jetzt wurden nur Transf ormatoren eines 
einzigen Entwurfs charakterisiert . Die Charakteristiken des 
Trans formators stimmen mit den Anf orderungen von Anwendungen 
in Wechselstrom-Gleichstrom-Wandler uberein, fur welche die- 
ser Transf orma tor entworfen wurde. 

Die Keramikzusammensetzung hat die allgemeine Formel 
Pb (Zr x Tii_ x ) O3 +y Pb (Mni/3Nb2/3) O3 . Diese Zusammensetzung ist 
im Stand der Technik bekannt und hat Eigenschaf ten, die fur 
die Anwendung in piezoelektrischen Transf ormatoren geeignet 
sind. Der Entwurf fur den Transf ormator, eingeschlossen die 
Formgebung der Elektroden, kann so wie sie fur die Anwendung 
des Kunden gebraucht wird gewahlt werden, fur den der Trans - 
formator hergestellt wurde. Der Verf ahrensablauf , einge- 
schlossen die Entfernung eines anorganischen Binders und die 
Einstellung der Inertatmosphare wahrend des Sinterns ist be- 
schrieben in der Pat entanmel dung DE 10062672-A1. 

Die Erfindung nutzt den Schritt des Sinterns einer "Hard 11 - 
PZT-Keramik in der Inertatmosphare bei 1000° C, welcher zu 
einer Dichte der Keramik fuhrt, welcher grofier ist als die 
von Keramiken mit derselben chemischen Zusammensetzung, je- 
doch gesintert bei 1000° C in einer oxidierenden Atmosphare, 
beispielsweise Luft. Die Moglichkeit, "Hard" -PZT-Keramik mit 
hoher Dichte durch Sintern in der Inertatmosphare zu erhal- 
ten, vereinfacht den HerstellungsprozeS des Transf ormator s, 
da keine Zusatze wie im Stand der Technik beschrieben beno- 
tigt werden. Diese Zusatze wurden entwickelt, um die Sinter- 
temperatur der Keramik in der oxidierenden Atmosphare, bei- 
spielsweise Luft zu reduzieren. 

Das Sintern in der Inertatmosphare verbessert die Eigenschaf - 
ten der "hard" -piezoelektrischen Keramik, die von entschei- 
dender Bedeutung fur die Anwendung in piezoelektrischen 
Trans format or en sind. Insbesondere werden die dielektrischen 
Verluste vermindert und der elektromechanische Koppelkoef f i- 
zient wird verglichen mit Keramiken mit derselben chemischen 
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Zusammensetzung, welche bei 1000° C in oxidierender Atmospha- 
re (Luft) gesintert wurden, erhoht . 
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Pat ent anspruche 

1. Piezoelektrischer Trans forma tor mit mindestens zwei Kera- 



enthaltenden Zusammensetzung und einer zwischen den zwei Ke- 
ramikelementen angeordneten Elektrode, bei dem die Elektrode 
Kupfer enthalt. 

2 . Transf ormator nach Anspruch 1 , 

das aus keramischen Grunfolien hergestellt ist, welche einen 
thermohydrolytisch abbaubaren Binder enthalten. 




3, Transf ormator nach Anspruch 2, 

bei dem der Binder eine Polyurethandispersion ist. 
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^j. (57) Abstract: The invention relates to a piezoelectric transformer comprising at least two ceramic elements and a copper-based 
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und einer zwischen den zwei Keramikelementen angeordneten kupferhaltigen Elektrode. Die Erfindung schlagt vor, die Keramike- 
lemente aus einer Pb(Zrx Til-x)03 + y Pb(Mnl/3 Nb2/3)03 enthaltenden Zusammensetzung zu wahlen. 
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